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によって生成される生物および人為起源物質などが挙げられる（Peter, 1988; Prospero et al., 
1989; 原, 2003）。これらのエアロゾルは長距離輸送され、広域に拡散する。例えば、黄砂は
発生源から遠く離れたカナダ（McKendry et al, 2001）やハワイ（Show, 1980）で観測されて
いるほか、グリーンランドの積雪や氷床コアからも過去のダストイベントが見出されてお
り（Svensson et al., 2000; Bory et al., 2002, 2003）、地殻起源エアロゾルは偏西風によって地球
全域に輸送されることが観測やモデル計算によって明らかにされている（Merrill et al., 1989; 
Eguchi et al., 2009; Uno et al., 2009）。さらに、地殻起源エアロゾルは気候変動と密接に関連し
ており、その供給量の変化に伴う海洋の CO2 吸収メカニズムへの影響が指摘されている
























の研究が開始された（Hansen and Langway, 1966）。このコアからは過去 1 万年の気候変動が
明らかにされた（Dansgaard et al., 1969）。その後、グリーンランドで掘削された氷床コア
（GRIP、GRIP2）からは、最終氷期から完新世への移行期にあたるヤンガードリアスの末
期に、わずか数十年で数度という急激な温暖化（Dansgaard-Oeschger cycle：DO サイクル）
を繰り返していたことが見出された（Dansgaard et al., 1993, Dowdeswell and White, 1995）。ま
た、2003 年に NGRIP において全長 3084.99m の氷コアの掘削が完了している。NGRIP の氷
コアにおいて、気温の指標である δ18O の記録は Dye-3 および GRIP で採取された氷コアの
気温の傾向とよく一致することが確認されている（Jonsen et al., 2001）。また、NGRIP 氷コ
アからはDOイベント 25、26 といった新たな気候ステージが見出された（North Greenland Ice 




Svensson et al.（2000）は Sr と Nd の同位体から、過去 4 万 4 千年におけるグリーンランド
への主要なダストの供給源は東アジア地域であり、モデル計算の結果の一部を支持するこ
とを示した。連続流れ分析（Continuous Flow Analysis: CFA）を用いて各種イオンの化学分
析も進められており、NGRIP 氷床コアの化学分析からは、Ca2+は春季、Na+は冬期にピーク
が現れること（Rasmussen et al., 2006）、寒冷イベント時には、主に陸域を起源とする Ca2+
は 100 年以上継続して 5 倍以上の値を示すが、主に海洋を起源とする Na+の変化はあまり大




南極氷床では、1968 年にバード基地において 2164m の全層掘削に成功し、気候変動の情
報が得られた（Gow and Williamson, 1971）。このバード基地での掘削以降、ボストーク、ドー
ム C、ドームふじなどで掘削が進められていった。ボストークでは 1998 年までに 3623m の
掘削に成功したが、氷床下に位置するボストーク湖の汚染を懸念して、掘削計画は難航し
ていた。しかし、2012 年に 3769.3m の掘削に成功し、掘削孔はボストーク湖に到達した
（Showstack, 2012; Gramling, 2012）。ボストーク氷コアの分析結果は、過去 42 万年にわたる
4 回の氷期-間氷期サイクルの気温変動と CO2濃度が同調していることを示した（Petit et al., 
1999）。その後、欧州の研究グループによってドームCでは3190mの氷床コアが掘削された。
このコアは過去 74 万年の気候変動を記録し、過去 8 回の氷期-間氷期サイクルが明らかと
なった（EPICA community members, 2004）。氷コア中の環境シグナルについては様々な研究
が進められており、氷コア中のテフラ層の検出による過去の火山活動（Kyle et al., 1981; 
Narcisi et al., 2005）、海塩性 Na と海氷拡大域の関係（Wolff et al., 2006; Fischer et al., 2007a; 
Fischer et al., 2007b; Schüpbach et al., 2013）、硫酸塩エアロゾルの氷期-間氷期の気温変動の




に低い傾向を示すことがわかっている（Petit et al., 1999; Lambert et al., 2008）。これは、氷期
における積雪堆積速度の減少だけでは説明できず、海水準変動や乾燥化による供給源の変
化と大気循環の強化に依存すると考えられている（Petit et al., 1981）。また、Na 濃度も氷期
に高い値を示すことが知られている（Petit et al., 1999）。南極沿岸域におけるエアロゾルの
観測結果から、冬季には海氷表面が海塩粒子の重要な供給源であると考えられており、氷
コアに供給される海塩粒子の変動を解釈する上でも重要であると指摘されている（長田ら, 







日本は東南極高原に位置するドームふじに基地（77°19'S, 39°42'E; 3810 ma.s.l）を所有する。
ドームふじ基地は、1995 年にドームふじ観測拠点として開設され、2004 年にドームふじ基
地と改称された。ドームふじ基地では、1992 年～1996 年にかけて第一期深層コア掘削計画
が行われ、深さ 2503.52m の氷床深層掘削に成功した（Dome-F Deep Coring Group, 1998）。
さらに 2002 年～2007 年において第二期深層コア掘削計画が行われ、深さ 3035.22m の氷床
深層掘削に成功している（Motoyama, 2007）。このコア最深部の年代は 72 万年前と推定され
ている（Motoyama et al., 2007; Goto-Azuma and others, 2008）。第一期および第二期ドームふ
じ深層氷コア（以下 DF1 コアおよび DF2 コア）は、これまでに氷コア中に含まれる溶存イ
オン種（Dome-F Ice Core Research Group, 1998）や火山灰（Fujii et al., 1999）、塩微粒子（Ohno 
et al., 2005） 等の解析が進められ、南極氷床に記録された過去の気候変動が明らかにされて





は O2/N2比の解析により DF1 コアに 34 万年にわたるより精確な時間軸を与え、そこに記録





代表的な指標となり（De Angelis et al., 1997; Marino et al., 2004; Gabrielli et al., 2005a; 
Rhodes et al, 2011）、Na は地殻からも供給されるが、海洋から供給される海塩エアロゾルの
影響を強く受けることが明らかにされている（De Angelis et al., 1997; Bigler et al., 2006）。
また、気候ステージ応じて金属の不溶性成分と溶存成分の比が変動すること（Traversi et al., 
2004; Siggaard- Andersen et al., 2007）や一部の金属の地殻に対する濃縮係数が間氷期に大き
くなること（Gabrielli et al., 2005a; Gabrielli et al., 2005b; Marteel et al., 2008; Mateel et al., 2009）
などが明らかとなっており、その存在形態や組成も重要な環境、気候シグナルとなること
が示されている。PIXE による濾過捕集粒子中の金属成分測定（Ghermandi et al, 2003; Marino 
et al 2004）や ICP-SFMS による酸可溶成分測定（Gaspari et al., 2006）の結果は、氷コア中金
属成分の多くが不溶性粒子として存在していることを示唆している。そのため、氷コア中
金属成分の研究は、溶存成分の測定だけは不十分であり、不溶性粒子の測定が重要となる。
しかし、氷床コア中金属は CFA を用いた溶存成分に関する研究が多く（Traversi et al., 2004; 


















































とられる。深層コアにおいては、コア中 O2/N2比の変動が南緯 77 度におけるドームふじの
夏季日射量と一致していることが明らかとなっており、タイムマーカーとして最も有力と
されている（Kawamura et al., 2007）。Fujita et al.（2009）は積雪の微細層構造を調査し
た結果、夏季の強い日射を受けた層は積雪初期に高密度となるが、30m 以深では初期に低
密度であった積雪層と密度逆転が生じることを示している。これにより積雪層の通気度が
変化することで、分子サイズの異なる O2と N2に選択が生じることがわかっている。 
DF1 コアの年代は Kawamura et al.（2007）によって DFO-2006 time scale として報告
されているが、DF2 コアの年代については最下部の年代の推定値についてしか報告されて
いない。そのため、本論文では DF1 コアについては年代で議論するが、DF2 コアについて















また、積雪中の δ18O と年平均気温には相関があることがわかっている（Massaon-Delmotte 
et al., 2005）。また、これらは安定同位体比であるため積雪後に変化することはなく保存さ
れるため、古気温の指標として用いることができる。また、ドームふじにおいては気温と
δ18O の関係は 0.81‰/℃程度であることがわかっている（藤井・本山、2011）。 
 Kawamura et al.（2007）によるドームふじにおける δ18O の変動を図 4 に示す。地球の
気候は温暖化と寒冷化を繰り返しており、温暖な間氷期と寒冷な氷期に区分することがで
きる。このような古気温の変動は海底堆積物の酸素同位体記録からも報告されており
（Shackleton and Opdyke, 1973）、海洋酸素同位体ステージ（Marine Isotope Stage: MIS）
として広く知られている。本研究では渡邊ら（2002）を参考に本研究で用いる間氷期（Integ 
Glacial: IG）と氷期最寒期（Glacial Maximum: GM）の気候区分を定義した。定義した気
候区分は表 1 に示す。IG および GM には年代が若い（深度が浅い）順に番号を付与し、表
には対応する年代、深度および MIS を示した。DF2 コアについては年代が発表されていな






 大気中のエアロゾルは放射強制力により地球のエネルギー収支に影響を及ぼす（Tegen et 
al., 1966; Solomon, 2007）。また、海洋への鉱物エアロゾルの供給は CO2の吸収メカニズムに









DF1 コアから復元された t-Al 濃度と t-Na 濃度および復元した鉱物、海塩エアロゾルフ
ラックスの変動を図 5 と図 6 に示す。氷床中の t-Al の大部分は地殻起源の鉱物粒子のプロ
キシとみなすことができるが、t-Na は鉱物粒子のほか海塩粒子の影響も大きい。DF1 コア
中の t-Al濃度の変動幅は1.14～262 mg･kg–1であり、最大値は最小値の約230倍を示した。
t-Al 濃度のピークは過去 3 回の氷期の最寒期に観察された。一方で、氷期最寒期を除いた
期間では、特に間氷期に低い値を示した。これはボストーク（De Angelis et al., 1987）や
ドーム C（Ghermandi et al., 2003; Marino et al., 2004; Gaspari et al., 2006）の氷床コア
から得られた地殻起源の金属濃度の変動と一致している。最終氷期最寒期（Last Glacial 
Maximum; LGM）には大陸の乾燥域の拡大やダストストームの頻度の増加、大気の子午面
循環が活性化していたことが知られている（CLIMAP Project Members, 1976）。また、こ
れまでの研究によって得られている多くの証拠は、氷期における大気環境が現在の環境よ
りも非常にダストに富んでいたということを示している（De Angelis et al., 1987; Ram et 
12 
 
al., 1988; Mayewski et al., 1994; Steffensen, 1997; Reader et al., 1999; Irino and Tada, 
2002）。本研究で得られたDF1コア中 t-Al濃度もこの気候シナリオを支持する結果である。
本研究で得られた t-Al 濃度の最大値 262 mg･kg-1は、ボストークコアから得られた Al 濃度






している。t-Al の平均濃度と標準偏差（1σ）は、完新世（Holocene; HOL）に相当する 5
～15 kyrで10.9±6.01 mg･kg–1、LGMに相当する15～30 kyrで106±57 mg･kg–1であり、
t-Al 濃度の LGM/HOL 比は約 10 と算出された。また、DF1 コアについてパーティクルカ
ウンターで計測された微粒子の質量濃度比は 11 と報告されている（Fujii et al., 2003）。こ
のようにLGM-HOLにおける鉱物エアロゾル降下量の変化を反映した t-Al濃度と微粒子濃
度の LGM/HOL 比はほぼ一致を示した。Marino et al.（2004）は、Al と同様に不溶性の地
殻起源物質の指標となる Ti のドーム C 氷コア中濃度を報告している。その結果から得られ
た Ti 濃度の LGM/HOL 比は約 14 で、本研究で得られた t-Al の結果と整合している。この
結果は、LGM において寒冷乾燥した気候がピークに達し、ドークふじにおける t-Al を含む
鉱物エアロゾル濃度が約 10 倍に増加したことを示している。一方で、完新世には温暖湿潤
な気候だったと考えられる。続いて、氷期-間氷期における鉱物および海塩エアロゾルフラッ
クスについて議論する。DF1 コア中の t-Na 濃度の変動幅は 11.8～262 mg·kg–1であった。
氷期最寒期における最大濃度は t-Al と同程度であったが、最小濃度に対する最大濃度の比
は約 20 であり、気候変動によって変化する程度は t-Al に比べて小さかった。これらの結果





えられる。t-Na 濃度の平均値は 5～15 kyr において 41.6±18.1 mg･kg–1、15～30 kyr にお
いて 115±43 mg･kg–1であり、t-Na 濃度の LGM/HOL 比は約 3 と算出された。これまで
の研究で全分解分析による氷コア中 t-Na 濃度を測定した例はないが、ドーム C コアにおい
て完新世および LGM の溶存 Na 濃度が報告されている（Bigler et al., 2006）。その結果は







（Fmineral、Fseasalt）は、Al および Na の全農度から推定することができる。Al は地殻を構







式中の[t-Al]は t-Al 濃度、8.23 はによる Al の平均地殻組成比（Taylor, 1964）、Rdはドー








式中の[seasalt-Na]は海塩起源の Na 濃度、1.06 は Na の平均海水組成比（Brocker and 











式中の[t-Na]は氷コア中の t-Na 濃度、（Na/Al）crustは平均地殻組成比（Taylor, 1964）で
0.29 を用いる。算出された[seasalt-Na]の[t-Na]に対する割合は最小で 37.5 %、最大で
99.3 %であった（図 6）。これは DF1 コアにおいて t-Na の最大約 60%が地殻起源であった
ことを示している。[t-Na]に対する[seasalt-Na]の割合は完新世において平均 91.1±6.7 %、
LGM において平均 74.0±12.1 %であった。これらの結果は、温暖でダストが少ない時期に
ドームふじに運ばれてくる Na の大部分は海塩起源であったが、寒冷でダストに富む LGM
には地殻起源 Na の寄与が大きかったことを示している。図 6 から三回の氷期最寒期におけ











び海塩エアロゾルフラックスの平均値を表 2 に示す。ここで気候区分（climatic divisions）
の略語である IG は間氷期、GM は氷期最寒期を示す。表には IG および GM 全体の平均値
も示した。ドームふじにおける鉱物エアロゾルフラックスは GM に 14.0～20.2 mg·m–2·yr–1
を示し、IG における 3.22～4.15 mg·m–2·yr–1よりも 1 桁大きい値となった。これらの結果は
氷期最寒期における鉱物エアロゾルの増大や輸送の強化を示している。GM2 の鉱物エアロ
ゾルフラックスは GM1 および GM3 に比べると小さい値を示したが、GM2 の期間は亜間
氷期が頻繁にあったためではないかと考えられる。鉱物エアロゾルフラックスの平均値は
IG で 3.77±2.20 mg·m–2·yr–1、GM で 18.6±10.1 mg·m–2·yr–1であった。鉱物エアロゾルフ
ラックスの GM/IG 比は 4～5 の範囲内であり、GMmean/IGmeanは 4.9 であった。Gaspari et 
al.（2006）はドーム C 氷コアにおける酸可溶 Fe のフラックスの LGM/HOL 比を 36 と報





ラックスの LGM/HOL 比は 3～4 であり（Irino and Tada, 2003; Hovan et al., 1989; 
Clemens and Prell, 1990; deMenocal, 1993）、本研究の結果と同程度である点が挙げられ
る。海塩エアロゾルフラックスの平均値は IGで 111±54 mg·m–2·yr–1、GMで 130±55 mg·m–
2
·yr








評価するため、複数の年代間隔で Fmineral と Fseasalt の年代移動平均と変動係数（CV; 
Coefficient of Variation）を算出した。変動係数は標準偏差を年代移動平均で割ることで求
めている。年代間隔は 0-1 kyr、1-5 kyr、5-15 kyr そして 15-25 kyr から 95-105 kyr まで
は 10 kyr 間隔で設定した。例えば、年代間隔 0-1 kyr で過去 340 kyr にわたって移動平均
を算出すると 271のデータが得られる。各年代間隔で計算したCV の平均値を図 7 に示す。
Fmineral の CV は年代間隔の増加に伴って増加がみられた。急激な気候変動の結果を反映し
て 0-5kyr から 5-15kyr では急 
激に値が大きくなっている。0-1kyr の年代間隔において Fmineralと Fseasaltの CV はそれぞれ
















 ドームふじ氷床コアにおける過去 34 万年の Al および Na 全農度プロファイルを全分解
分析結果から明らかにした。また、ドームふじへの鉱物および海塩エアロゾルフラックス
を Al および Na 全農度から算出した。算出されたフラックスは、鉱物エアロゾルが間氷期
には 3.77±2.20 mg·m–2·yr–1、氷期最寒期には 18.6±10.1 mg·m–2·yr–1であり、海塩エアロゾ









































ここで(t-M/t-Al)sampleは測定された任意の金属 t-M と t-Al の試料中の濃度比、(M/Al)crustおよ
び(M/Na)sea waterはそれぞれ平均地殻組成および平均海水組成における任意の金属 M と Al、
Na の組成比を示す。 
氷期と間氷期のEFcrおよびEFswの平均値をそれぞれ表3と表4に示す。また、t-Alに対するt-Ca
とt-Mgの関係を図8と図9に示す。表中のIG1-4とGM1-4 は後述するMBE（Mid-Brunhes Event, 











給が大きかったという氷床コアの解析結果（EPICA community members, 2004; Lambert et 















率はそれぞれ49 %、61 %と有意な相関がみられた。Dome C氷床コア中の希土類元素（REE）
とダストサイズの解析結果からは、10～13.5 kyrを境にした大気循環の強度や経路の変化に

















示すことが知られいる（Gabrielli et al., 2005a; Gabrielli et al., 2005b; Marteel et al., 2008; Marteel 
et al., 2009）。ただし、Gabrielli et al. (2005a)によれば、BaとMnの濃縮係数は氷期-間氷期で大
きく変動しないグループとされているが、本研究では氷期-間氷期で大きな変化が見られた。
これは、 Gabrielli et al. (2005a)では酸可用成分を測定しているのに対し、本研究では粒状物
を全分解測定しているためだと考えられ、氷床コア中金属の全分解測定の有用性を示す結
果の一つであろう。古気候記録から推定された北半球における地表の化学風化速度は、間
氷期において氷期の2.5倍程度であったとされており（Foster and Vance, 2006）、本研究の金
属元素のEFcrと変動パターンの傾向と概ね一致する。また、紅海の海底堆積物記録によれば、
間氷期には不溶性残留物の粒径分布は二峰性となり、4～7μmといった氷期よりも細粒な粒
径範囲に小さなピークを示すことがわかっている（Palchan et al., 2013）。さらに、中国の堆
積物（黄土、紅土）の化学変質指数（CIA）は粒径によって大きく異なり、5μm以下の粒径
では強い風化を受けていたことが指摘されている（Xiong et al., 2010）。これらの結果は異な
る風化、輸送経歴を持つ粒子の混在を示唆している。また、中国内陸部においては温暖期
に形成される古土壌は寒冷期に形成されるレス堆積物に比べてBa/Srが高くなること（Gallet 
et al., 1996; Yang et al., 2006）や黄土高原においては内陸の乾燥地域から沿岸の湿潤地域に向



























































































平均 18.6±10.1 mg·m–2·yr–1であり、間氷期の平均 3.77±2.20 mg·m–2·yr–1の 4.9 倍を示し
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